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评述

钙钛矿氧化物异质结自旋极化输运机制研究!

金奎娟4 ! ! 韩! 鹏! ! 陆! 珩! ! 吕惠宾! ! 杨国桢
（ 中国科学院物理研究所! 北京凝聚态物理国家实验室! 北京! 5%%%6%）

摘! 要! ! 文章介绍了一个基于弱 7.38 耦合规则以及载流子漂移扩散机制所提出的关于钙钛矿氧化物 *93 异质结

构的自旋极化输运机制的物理模型- 该理论不仅可以很好地解释由具有负磁阻效应的 :1%- ; <=%- 5 >3?"（:<>?）与非磁

性的 <=@A%- %5B0%- ;;?"（<@B?）所组成的异质结中所存在的正磁电阻效应，同时揭示了该体系中 :<>? 在界面区域的载

流子与远离界面区域的载流子具有不同的自旋极化方向- 这一结果将为理解钙钛矿氧化物异质结及多层膜的自旋极

化输运机制开辟了一条新的途径-
关键词! ! 钙钛矿氧化物，异质结，自旋极化输运
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5! 引言

当今的微电子学利用荷电性由电场控制实现电

子的输运过程，半导体芯片造就了今日的信息时代-
而电子本身既是电荷的负载体，同时又是自旋的负

载体- 研究如何利用电子的自旋特性来操纵它的输

运过程，（即自旋电子学）就成为当代磁学研究的最

新前沿- 通过研究这种介观尺度范围内自旋极化电

子的输运特性（ 包括自旋极化、自旋相关的散射与

自旋弛豫）以及基于这些独特性质而研制开发的在

新的机理下工作的电子器件，将成为 $5 世纪电子设

备和计算机硬件技术的重要基础- 而具有铁磁性的

钙钛矿氧化物中的电子自旋极化输运以及巨磁电

阻、庞磁电阻（Y>Z）效应则是自旋电子学中重要的

物理基础- 具有 Y>Z 效应的材料，特别是类钙钛矿

型氧化物是研究强关联作用的理想体系，在这一体

系中观察到的庞磁电阻、电荷有序、轨道有序、自旋

玻璃态及相分离等许多有趣的物理现象，已成为凝

聚态物理学和材料学近年来的重要研究热点- 对钙
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钛矿氧化物中自旋极化输运性质的研究不仅有利于

加深人们对自旋电子学中基本物理概念的了解，而

且对今后氧化物自旋电子器件的研制提供了物理理

论基础&
为了揭示钙钛矿氧化物中自旋极化输运机制，

物理学家们从实验和理论两个方面做了大量的研究

工作［.—/］& 在实验方面，随着激光分子束外延技术

（ (*012 3 456）的发展和完善［7］以及实验测量设备

的完善［8—/］，人们已经制备出多种钙钛矿氧化物异

质结，并从中观测到许多与自旋极化输运相关的奇

异物理现象［.—/］& 在理论方面，近年来，我们应用团

簇渗流模型，成功地解释了具有负磁阻效应的相分

离锰氧化物 9*:& ; <1:& . 4,=8 及 9*7 > 8 ?*. > 8 4,=8 薄膜

在铁磁—顺磁相变点附近电阻率随温度变化的现

象& 理论结果表明，团簇渗流模型更能体现薄膜材料

的物理机制———随温度升高，薄膜中的顺磁团簇尺

寸增大，但团簇数目基本保持不变& 这不同于块材中

所呈现的随温度升高，顺磁团簇数目增大但团簇尺

寸基本不变的现象［@］& 最重要的是我们还发展了由

具有负磁电阻效应的 9*:& ;A2:& .4,=8（9A4=）与非磁

性的 A2BC:& :. <):& ;; =8（AB<=）所组成的异质结中出

现正磁电阻效应的物理机制的理论［;］&
截止到目前为止，对于复杂的带有界面的钙钛

矿氧化物体系，精确的理论与计算几乎属于空白& 在

本文提出的模型中，将具有多关联性质的能态结构

（来源于文献报道的对于氧化物体材料光电子能谱

和第一性原理计算的结果［D，.:］）引入到远离界面的

区域，而利用半导体中载流子的漂移 3 扩散模型自

洽计算了界面区域的能带结构& 该理论很好地解释

了由具有负磁电阻效应的 9*:& ;A2:& .4,=8（9A4=）与

非磁性的 A2BC:& :. <):& ;; =8（AB<=）所组成的异质结

中的正磁电阻效应的物理机制［;］& 这一模型不仅很

好地分析了这一奇特的物理现象的成因，而且证实

了利用传统的半导体能带理论可以解释多关联氧化

物异质结及多层膜体系中的自旋极化输运过程&

7- 9A4= > AB<= 异质结中的自旋极化

输运

磁致电阻（4E）是自旋极化输运过程中一个关

键的物理量，它描述了电阻随外界磁场的变化程度&
通常定义一个无量纲的比值来表征磁致电阻效应：

!F " !:

!:
或者

!F " !:

!#
，其中 !F、!: 分别是有外加

磁场 # 和零磁场情形下的电阻，以下分析中按第一

种形式定义磁电阻& 根据磁场下电阻的增加或减少，

磁阻效应可以分为正磁电阻效应（4E G :）和负磁

电阻效应（4E H :），根据此无量纲比值的大小，又

可以定义不同程度的磁致电阻效应：当
!F " !:

!:
H

:& .I时，称为磁电阻效应（4E）；当
!# " !:

!:
G 7:I

时，称 为 巨 磁 电 阻 效 应（J4E）；当
!F " !:

!:
接 近

.::I时，称为庞电磁阻效应（?4E）［.，..，.7］& 其中庞

磁电阻效应于 .;;D 年首次在钙钛矿氧化物中被发

现［.］，由于这类材料所具有的巨大的磁电阻特性，

因而在磁记录、磁头以及自旋电子学等方面具有广

泛的应用前景&
随着物理实验技术不断地发展，目前利用激光

分子束外延（ (*012 3 456）技术，人们已经可以制备

出性能优异的 9A4= > AB<= 氧化物异质结［7，K—/］& 利

用超导量子干涉仪（ALMNO），我们可以得到在有外

加磁场和不同温度（.;:P 到 7;:P）下 9A4= > AB<=
异质结的 $ " % 曲线& 在此实验过程中，磁场方向垂

直于异质结的界面即平行于电流方向& 图 . 给出了

外磁场为零时测得的 9A4= > AB<= 异质结的整流特

性曲线，图 . 中的插图给出了 # 3 , 结 $ " % 曲线及

电阻的测量的示意图，实验中加的外磁场是垂直于

# 3 , 结表面和界面的& 外界磁场对于 # 3 , 结电压

的影响在负偏压下更为明显，这是因为在负偏压下，

# 3 , 结的电阻要大于其在正向偏压下的电阻的缘

故& 从 图 7（ *）—（ +）中，我 们 可 以 明 显 地 看 出，

9A4= > AB<= 异质结在不同磁场强度（K—.:::=1）、

不同 温 度（.;:P，7KKP，7;:P）下 正 磁 电 阻 效 应

（4E）对于异质结偏压的响应曲线：对于高温区的

不同温度，随着磁场强度的增加，磁电阻效应愈加明

显，这体现在对于某一特定的偏压，随着磁场强度地

增加，磁电阻的数值增大，同时因为
!F " !:

!:
G :，所

以是正的庞磁电阻效应& 经过观察可以发现，对于每

条 $ " % 曲线 ?4E 的峰值区位于反向偏压为 3 :& Q
至 3 :& @ 的范围内& 通过图 7 中不同温度下 $ " % 曲

线的比较，我们可以得到，对于特定的磁场和一定的

偏压，当温度从 .;:P 变化到 7KKP 时，随着温度的

上升，?4E 的数值增加；相反地，当温度从 7KKP 变

化到 7;:P，随着温度的增加，磁电阻的数值反而下

降& 例如，对于磁场强度是 .:::=1、偏压为 3 :& @R
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图 4! 在零磁场下 5678 9 6:;8 异质结的 ! " # 曲线- 图中的插图

给出了 * < 3 结 ! " # 曲线测量示意图，箭头表示外加磁场方向

图 $! * < 3 结磁电阻随温度、磁场以及偏压的变化

的 ! " # 曲线，在 4=%> 时，磁电阻的数值为 %- "&，低

于 $’’> 时为 %- ?=，而高于 $=%> 时为 %- $#-
为了解释这一奇异的物理现象，我们在远离

5678 9 6:;8 界面区引入具有多关联性质的能带结

构，并在界面区附近应用半导体中载流子的漂移 <
扩散模型来分析 5678 9 6:;8 异质结中的自旋极化

输运过程- 我们知道，在空穴掺杂的锰氧化物 5678
中，由于立方晶体场的作用，’ 个 "@ 轨道劈裂为三

个 )$A能带和两个 BA 能带- 同时，由于 C1(3 < ;B//BD 畸

变，将会导致原先简并的 BA 能带分裂为 B4A 带和 B$A
带- 更进一步地，根据 E.3@ 耦合法则可使某一特定

磁化态上的自旋退简并- 由文献［F，4%］所报道的

51%- =6D%- 4738" 体材料的光电子能谱和基于第一性

原理计算所得到的能带结构可知，在这一体系中自

旋向上 )"$A 、自旋向下 )#$A 能带的劈裂小于由晶体场导

致的 BA、)$A 能带劈裂与由 C1(3 < ;B//BD 效应引起的

两个 BA 带之间的劈裂之和，即所谓的弱 E.3@ 耦

合［F］，如图 "（1）所示- 当 * < 5678 与 3 < 6:;8 相

接触时，* 区 5678 中的空穴将会扩散至 3 < 6:;8
中，同时 3 区 6:;8 中的电子将会扩散到 * < 5678
中，直到漂移和扩散作用达到动态平衡，并在 * < 3
结界面附近形成使能带弯曲的空间电荷区- 这时在

界面附近，电子不仅填充满 5678 中 B4A 电子自旋向

上的能带，还会部分地填充 )$A电子自旋向下（ )#$A ）的

能带- 5678 9 6:;8 异质结界面区域能带结构可以

利用半导体漂移 < 扩散模型与 GH0IIH3 方程联立的

方式自洽求得，如图 "（J）所示- 在图 "（J）中的区域

!表示远离界面的 5678 的均匀体区；区域"表示

靠近界面的 5678 中的空间电荷区；区域#表示靠

近界面的 6:;8 中的空间电荷区；区域$表示远离

界面的 6:;8 的均匀体区- 其中，$K 表示整个体系

的费米能级，$A 表示 )#$A 与 B4"A 能带的带隙，%$ 表示

在 5678 中 B$"A 与 )#$A 带边的能量差-
现在我们来分析在外磁场作用下磁电阻随反向

偏压的变化- 为了很好地分析 5678 9 6:;8 异质结

中的正磁电阻效应，我们分别定义在外加磁场条件

下引起正磁电阻效应的电流 %! L 以及引起负磁电阻

效应的电流 %! < ：

%! %$ M86!（$B4"A ）& M86"（$)#$A ）， （4）

%! "$ M86!（$B4"A ）& M86"（$B$"A ）， （$）

其中 M86!（$B4"A ）表示在区域 N 中电子填充 B4"A 能

带的态密度，M86"（OB$"A ）表示区域 NN 中参与导电

的 B$"A 能带中电子态密度，M86"（O)#$A ）表示外加偏

·!"#·
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图 .- /012 3 0452 态密度示意图（*）及自恰计算所得界面处能

带结构图（6）

压下区域 77 中参与导电的 "#89能带中电子态密度& 当

!! : ; !! < 时，系统可以显示出正的庞磁电阻效应&
从上述两个公式中，我们发现区域 77 中 "#89 能带是正

磁电阻现象产生的根源，并且在不同的外加偏压下，

两种电流之间的竞争关系将导致不同的磁阻现象的

产生& 当对系统施加小的反向偏压，区域 7 中的电子

很难透过势垒 "9隧穿至区域 77，此时在整个系统中

几乎没有电流& 当外加反向偏压超过某个数值时，区

域 7 中价带上的电子可以隧穿到区域 77 中的导带，

此时开始有电流流过整个体系& 但是在这种情况下，

不同区域中电流的自旋态并不相同：区域 7 中 =>"9
的多数（?*@AB)"C）自旋电子起主导作用，区域 77 中

"#89的少数（?),AB)"C）自旋电子和隧穿电流起主导作

用& 随着外加磁场的增加，区域 7 中多数自旋电子的

极化度和区域 77 中的少数自旋电子的极化度同时

增加，所以具有不同自旋方向的载流子之间的散射

作用将会导致由区域 7 流入区域 77 的电流越来越

小，从而观测到正磁电阻现象& 当外加反向偏压继续

增加到某一特定值时，区域 7 中的 =>"9 能带将与区

域 77 中 =8"9 能带相交叠，使得区域 77 中 =8"9 能带中

的多数自旋电子参与电流输运，即在更高的反向偏

压下引起负磁电阻的电流将会参与到输运过程中，

因而导致体系总的正磁电阻下降& 通过以上的分析，

我们可以很好地解释图 8 所示的磁致电阻随着外加

偏压的变化& 类似地，我们可以理解正庞磁电阻对于

温度的依赖关系&
我们在实验中还发现，不同掺杂的两种异质结

———/*D& E 0BD& > 1,2. 3 0B46D& D> 5)D& EE 2. 和 /*D& E 0BD& 8
1,2. 3 0B46D& D>5)D& EE2. 中相异的磁电阻现象，即较高

的 0B 掺杂浓度（D& 8）所形成的异质结的正磁电阻效

应较低& 由于较高的 0B 掺杂浓度（D& 8）将会导致费

米能级的降低，这将会导致区域 77 中的电子在 "#89 中

的少数载流子浓度降低，因此导致（>）式中引起正

磁电阻的电流下降，这就解释了较高的 0B 掺杂所导

致的正磁电阻效应的下降&
尽管在实际的系统中，区域 7、77、777、7F 的分界

并不 像 图 中 所 示 的 那 样 明 显，但 是 关 于 /012 3
0452 异质结中正磁电阻效应的成因分析却是可以

肯定的& 这一理论模型很好地揭示了具有负磁阻效

应的 /012 与非磁性的 0452 所组成异质结中的正

庞磁电阻效应的成因&

.- 结束语

综上所述，我们通过引入漂移 < 扩散机制处理

氧化物 /012 3 0452 异质结界面处的能带结构，并

将第一性原理计算获得的具有多关联性质的 /012
体材料的能带结构引入到远离界面的区域，首次在

理论上分析了在外加电场下 /012 3 0452 异质结中

的自旋极化输运现象& 我们还提出了氧化物异质结

界面处自旋极化的不同乃是导致其正巨磁电阻的根

源，这 不 仅 很 好 的 解 释 了 由 具 有 负 磁 阻 效 应 的

/012 与非磁性的 0452 所组成异质结中存在的正

庞磁电阻效应，而且为进一步分析具有多关联性质

的钙钛矿氧化物异质结以及多层膜结构中奇异的物

理现象提供了一种有效的方法&
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